espfojcenet - Document Bibliography and Abstract Page j of l 



Apparatus for carrying out catalytic endothermic reactions 
comprises a thin porous vertical catalyst layer, a channel for oxidant 
and a channel for collecting the final product 

Patent Number: DE19901301 
Publication date: 2000-03-16 

inventory ^^DETLEF 2 UR (DE); LAMLA OSKAR (DE); HEIL DIETMAR (DE); 

Applicant(s):: DBB FUEL CELL ENGINES GMBH (DE) 

Requested Patent: i— 

1 DE199Q1301 

Application 

Number: DE1 9991 001 301 19990115 

Priority Number 

(s): DE1 9991 001 301 19990115 

IPC Classification: B01J8/00 ; C01B3/38 

EC Classification: B01J8/02D, B01J12/00P , B01J19/24R4 . C01B3/32B . C01B3/58B . H01M8/00B2C 
Equivalents: t— ' 

1 EP1 020400 . JP2000233904 



Abstract 



la P y?r(10)^ 

^h^StSS Syer"^ 6 ° f ^ Cata ' ySt layer ' and 3 C ° HeCtin9 Channel < 18 > S?h 9 e a ga e s°e U o S u S fina. 
Data supplied from the esp@cenet database - 12 



../abstract?CY=gb&LG=en&PNP=DE19901301&PN=DE19901301«feCURDRAW=0&DB=I2/13/01 



J 




© bundesrepublik © Pa ten tschr if t 

DEUTSCHLAMD @ pg ^Q^, Cl 



® Aktenzeichen: 199 01 301.2-41 

® Anmeldetag: 15. 1.1999 

® Offenlegungstag: 
© Veroffentlichungstag 

der Patenterteilung: 16. 3. 2000 




DEUTSCHES 
PATENT- UND 
MARKENAMT 



® Int. CI. 7 : 

B01 J 8/00 

C01 B3/38 



CO 

© 



Innerhalb von 3 Monaten nach Veroffentlichung der Erteilung kann Einspruch erhoben werden 



@ Patentinhaber: 

DBB Fuel Cell Engines GmbH, 73230 Kirchheim, DE 



® Erfinder: 

Heil, Dietmar, Dipl.-lng. f 88477 Schwendi, DE; 
Lamia, Oskar, Dipl.-lng., 73266 Bissingen, DE; 
SchiiRler, Martin, Dipl.-Phys., 89073 Ulm, DE* 
Megede, Detlef zur, Dr., 73230 Kirchheim, DE* 

© Fiirdie Beurteilung der Patentfahigkeit in Betracht 
gezogene Druckschriften: 

GB. 22J.7_79ft_ 



® Vorrichtung zur Kombination zweier heterogen katalysierter Reaktionen 

© Vorrichtung zur Kombination zweier heterogen kataly- 
sierter Reaktionen, insbesondere zur Reformierung oder 
partiellen Oxidation von Methanol und anschliefcenden 
CO-Oxtdation, unter Zufuhrung eines die Reaktionseduk- 
te umfassenden Reaktionsge miseries auf einen Katalysa- 
tor, wobei der Katalysator mindestens eine dunne und po- 
rose Katalysatorschicht umfaSt und das Reaktionsge- 
misch die Katalysatorschicht senkrecht unter Druckabfall 
durchstromt. In der Katalysatorschicht ist mindestens ein 
Zufuhrkanal fur ein Reaktionsgas zur Durchfuhrung einer 
exothermen Reaktion mit einem Produktgas der endo- 
thermen katalysierten Reaktion im Innern der Katalysator- 
schicht vorgesehen. 
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Beschreibung 



Die vorliegende Erfindung betrifft eine Vorrichtung zur 
Durchfiihrung einer katalytischen endothermen Reaktion 
und einer damit thermisch gekoppelten katalytischen exo- 
thermen Reaktion, insbesondere einer Reformierung oder 
partiellen Oxidation von Methanol und einer daran anschlie- 
Benden COOxidation. 

Die Gewinnung von Wasserstoff aus Methanol und Was- 
ser basiert auf der Gesamtreaktion CH 3 OH + H 2 0 — ► C0 2 + 
3H 2 . Zur Durchfiihrung dieser Reaktion wird in der Praxis 
ein den Kohlenwasserstoff und Wasserdampf umfassendes 
Reaktionsgemisch unter Zufuhr von Warme an einem geeig- 
neten Katalysator entlanggeleitet, urn in einem zwei- oder 
mehrstufigen Reaktionsablauf den gewunschten Wasserstoff 
zu erzeugen. Eine derartige Vorrichtung zur zweistufigen 
Methanol-Reformierung ist aus der EP 0 687 648 Al be- 
kannt. Dabei gibt es verschiedene Moglichkeiten, die endo- 
therme Reformierung von Kohlenwasserstoffen zu Wasser- 
stoff mit der nbtigen Reaktionswarme zu versorgen. Eine 
Moglichkeit, wie sie beispielsweise aus der JP 4-325401 A 
(Patents Abstracts of Japan, C-1042, 30. Marz 1993, Band 
17, Nr. 162) bekannt ist, besteht in der Kopplung an einen 
raumlich getrennt ablaufenden exothermen ProzeB. In der 
bekannten Anordnung wird das Reaktionsgemisch in einem 
Reaktor einer ersten Reformierung unterzogen und danach 
einem Reformer zur Restreformierung zugeleitet. Das Pro- 
duktgas wird wieder durch den in Art eines Warmetauschers 
aufgebauten Reaktor geleitet, wobei eine teilweise COOxi- 
dation stattfindet, die einen exothermen ProzeB darstellt. Die 
bei diesem ProzeB entstehende Warme wird uber die war- 
metauscherartige Anordnung der eben falls in dem Reaktor 
stattfindenden Reformierung zugeleitet. 

Des weiteren ist bekannt, dem Reformierungsbereich ei- 
nes Reaktors Luft derart zuzuleiten, daB sich eine soge- 
nannte autotherme Reformierung (APR) einstellt. 

In der DE 197 43 673 Al derselben Anmelderin ist ein 
zur Durchfiihrung einer autothermen Reformierung geeig- 
netes Reaktorkonzept beschrieben, bei dem der Reaktor aus 
einer Mehrzahl von Katalysatorschichten aufgebaut ist (Sta- 
pelreaktor), die jeweils durch Verpressen von Katalysator- 
material in eine diinne und groBflachige, stark komprimierte 
Schicht gebildet sind. Die einzelnen Schichten weisen Ka- 
nale zum Leiten von Edukten des Reaktionsgemisches und 
der Reaktionsprodukte auf, wobei eine Zufuhrung von Sau- 
erstoff getrennt von den iibrigen Edukten erfolgt. 

Aus der GB 2 217 726 A ist eine Vorrichtung zur Durch- 
fiihrung einer endothermen Reformierung und einer daran 
anschlieBenden CO-Oxidation des bei der endothermen Re- 
aktion anfallenden Zwischenproduktgases bekannt. Bei der 
bekannten Vorrichtung wird die bei der CO-Oxidation ent- 
standene Warme zum Teil auf die Reformierungsreaktion 
und zum Teil auf den Reformierungskatalysator iibertragen, 
um die Spitzentemperatur in der Vorrichtung zu reduzieren. 

Ausgehend hiervon liegt der Erfindung die Aufgabe zu- 
grunde, eine Vorrichtung der eingangs genannten Art vorzu- 
schlagen, bei der die bei einem exothermen ProzeB wie der 
CO-Oxidation anfallende Warme moglichst effektiv fiir die 
endotherme Reformierung verwendet wird. Insbesondere 
soli mit der bereitzustellenden Vorrichtung eine moglichst 
kompakte und kostengiinstige Ausfuhrung fiir die mobile 
Anwendung der Wasserstofferzeugung in Kraftfahrzeugen 
ermoglicht werden. 

Zur Losung dieser Aufgabe wird eine Vorrichtung zur 
Kombination zweier heterogen katalysierter Reaktionen mit 
den Merkmalen des Anspruches 1 vorgeschlagen. 

Die erfindungsgemaBe Vorrichtung umfaBt demnach rnin- 
destens eine diinne und porose Katalysatorschicht, die von 



dem die Reaktionsedukte umfassenden Reaktionsgemisch 
(Reaktanten der endothermen Reaktion) im wesentlichen 
senkrecht unter Druckabfall durchstromt wird. In der Kata- 
lysatorschicht ist mindestens ein Zufuhrkanal fur ein gasfor- 
5 miges Oxidationsmittel zur Durchfiihrung einer exothermen 
Reaktion mit einem Zwischenproduktgas der endothermen 
Reaktion im Innern der Katalysatorschicht vorgesehen. Des 
weiteren ist in der Katalysatorschicht mindestens ein Sam- 
melkanal fiir das gasformige Endprodukt angeordnet. Im 
10 Unterschied zu den bekannten Wasserstoffreaktoren wird 
demnach erfindungsgemaB in einem katalytisches Material 
enthaltenden Schichtkorper sowohl eine an sich endotherme 
katalysierte Reaktion durchgefiihrt als auch ein exothermer 
ProzeB, dessen Abwarme durch den durch die erfindungsge- 
15 maBe Anordnung gewahrleisteten nahtlosen Ubergang zwi- 
schen den Bereichen der endothermen Reaktion und der 
exothermen Reaktion zur Ausgleich der Warmebilanz der 
katalysierten Reaktion dient. Dadurch erfolgt eine beson- 
ders effektive Nutzung der Abwarme des exothermen Pro- 
20 zesses, so daB ein in der Summe im wesentlichen autother- 
mer ProzeB erhalten wird. Insbesondere beim Kaltstart der 
erfindungsgemaBen Vorrichtung ist so ein schnelles Errei- 
chen der Betriebstemperatur der H 2 -Erzeugung und der CO- 
Oxidation gewahrleistet. Die Erfindung ermoglicht des wei- 
25 teren eine besonders kompakte und kostengiinstige Ausge- 
staltung einer fur die mobile Anwendung im Kraftfahrzeug- 
bereich vorgesehenen Vorrichtung zur Methanol-Reformie- 
rung. Die durch die Erfindung mogliche kompakte Bau- 
weise laBt sich vorteilhafterweise unter Verwendung von 
30 Katalysatorschichten, wie sie aus der DE 197 43 673 Al be- 
kannt sind, erreichen. 

In Ausgestaltung der Erfindung ist der mindestens eine 
Zufuhrkanal fur Oxidationsmittel in Durchstromungsrich- 
tung gesehen etwa in der Mitte der Katalysatorschicht ange- 
35 ordnet. Somit durchstromt das Reaktionsgemisch die Kata- 
lysatorschicht im wesentlichen senkrecht unter Bildung ei- 
nes Zwischenproduktgases. Etwa in der Mitte der Katalysa- 
torschicht erfolgt dann eine Zufuhr des gasformigen Oxida- 
tionsmittels, das mit dem Zwischenproduktgas eine exo- 
40 therme Reaktion durchfuhrt. Dadurch bilden sich in der Ka- 
talysatorschicht zwei Bereiche aus, namlich ein in Durch- 
stromungsrichtung gesehen erster Bereich fur die endo- 
therme Reaktion und ein in Durchstromungsrichtung daran 
anschlieBender zweiter Bereich fur die exotherme Reaktion, 
45 wobei beide Bereiche thermisch gekoppelt sind, so daB die 
Abwarme des exothermen Prozesses aus dem zweiten Be- 
reich in den ersten Bereich abgeleitet und dort der endother- 
men Reaktion zugefUhrt wird. Wesentlich fur die Erfindung 
ist daher die Verwendung einer Katalysatorschicht mit hoher 
50 innerer Warmeleitfahigkeit. 

In weiterer Ausgestaltung der Erfindung verlauft der min- 
destens eine Zufuhrkanal fur Oxidationsmittel im wesentli- 
chen senkrecht zur Durchstromungsrichtung, 

Vorteilhafterweise sind mehrere beabstandet zueinander 
55 angeordnete Zufuhrkanale fur Oxidationsmittel vorgesehen, 
wodurch eine uber die Querschnittsflache der Katalysator- 
schicht gleichmaBige Verteilung des gasformigen Oxidati- 
onsmittels erzielt werden kann. 

In vorteilhafter Weiterbildung sind in der Katalysator- 
60 schicht mehrere Sammelkanale fur das gasformige Endpro- 
dukt alternierend zu den Zufuhrkanalen fur Oxidationsmittel 
angeordnet. Dadurch entsteht zwischen den Sammelkanalen 
und den Zufuhrkanalen fiir Oxidationsmittel ein Misch- und 
Reaktionsbereich fur die exotherme Reaktion. Vorzugs- 
65 weise verlaufen der mindestens eine Zufuhrkanal fur Oxida- 
tionsmittel und der mindestens eine Sammelkanal jeweils 
im wesentlichen senkrecht zur Durchstromungsrichtung und 
sind im wesentlichen in einer Ebene, die ebenfalls senkrecht 



DE 199 01 301 C 1 



zur Durchstromungsrichtung verlauft, angeordnet, was zu 
einer Verbesserung der Kompaktbauweise beitragt. 

In weiterer vorteilhafter Ausgestaltung erfolgt die Zufuhr 
des Reaktionsgases durch den mindestens einen Zufuhrka- 
nal fur Oxidationsmittel in die Katalysatorschicht im we- 
sentlichen in Durchstromungsrichtung. Vorzugsweise wird 
das Oxidationsmittel unter einem Winkel von 0° bis etwa 
60° zur Durchstromungsrichtung in Richtung der Durch- 
strbmung aus dem Zufuhrkanal in die Katalysatorschicht 
eingeleitet, so daB eine moglichst gute und schnelle Durch- 
mischung des Oxidationsmittels mit dem Zwischenprodukt- 
gas erfolgt und zwei Bereiche entstehen konnen, die nahtlos 
ineinander ubergehen und thermisch gut miteinander gekop- 
pelt sind. 

In anderer Ausgestaltung der Erfindung erfolgt die Zufuhr 
des Oxidationsmittels durch den Zufuhrkanal fiir Oxidati- 
onsmittel in die Katalysatorschicht im wesentlichen senk- 
recht zur Durchstromungsrichtung, wodurch eine noch 
kompaktere Bauweise fiir eine gattungsgemaBe \fcrrichtung 
(insbesondere ein Wasserstoffreaktor) erzielbar ist. 

Vorzugsweise umfaBt das Reaktionsgemisch Methanol 
Oder anderen chemisch gebundenen Wasserstoff und Wasser 
sowie gegebenenfalls Sauerstoff. Das Oxidationsmittel um- 
faBt ebenfalls SauerstofT. Bei der exothermen Reaktion han- 
delt es sich vorzugsweise urn eine Oxidation von bei der 
Methanol-Reformierung entstandenem Kohlenmonoxid. 

Die Erfindung ist anhanH 7we^pr Ancfiiht-iinr^K^; 
der Zeichnung schematisch dargestellt und wird im folgen- 
den unter Bezugnahme auf die Zeichnung naher erlautert. 

Fig. 1 zeigt ein erstes Ausfuhrungsbeispiel einer Kataly- 
satorschicht fur eine erfindungsgemaBe Vorrichtung in seit- 
licher Schnittdarstellung. 

Fig. 2 zeigt ein zweites Ausfuhrungsbeispiel einer Kata- 
lysatorschicht fur eine erfindungsgemaBe Vorrichtung in 
seitlicher Schnittdarstellung. 

Fig. 1 zeigt in schematischer Schnittdarstellung eine Ka- 
talysatorschicht 10 fur eine erfindungsgemaBe Vorrichtung 
zur Kombination zweier heterogen katalysierter Reaktionen, 
beispielsweise einen Reaktor zur WasserstorTerzeugung aus 
Methanol. Die erfindungsgemaBe Vorrichtung laBt sich je- 
doch auch zur Durchfuhrung von anderen endothermen ka- 
talysierten Reaktionen verwenden. 

Die Katalysatorschicht 10 umfaBt zwei erste, jeweils an 
der oberen bzw. unteren Schichtoberflache angeordnete Be- 
reiche 12, in welchen die (endotherme) Reaktion (hier: Me- 
thanol-Reformierung) ablauft. Dazu wird die Katalysator- 
schicht 10 an der Oberflache der ersten Bereiche 12 in der 
durch die Pfeile P angedeuteten Durchstromungsrichtung 
mit einem Reaktionsgemisch beaufschlagt, das im Falle der 
Verwendung als Wasserstoffreaktor Methanol und Wasser 
umfaBt. Zur Beaufschlagung der Katalysatorschicht mit 
dem Reaktionsgemisch sind an der Oberflache der Bereiche 
12 Reaktionsgemisch-Zufuhrkanale 11 (Zufuhrkanale fur 
die Reaktanten der endothermen Reaktion) vorgesehen. Im 
dargestellten Ausfuhrungsbeispiel sind diese Zufuhrkanale 
U an der Oberflache liegend mit halbkreisfbrrnigem Quer- 
schnitt ausgebildet. Bei Stapelung mehrerer Katalysator- 
schichten werden aufeinanderliegende komplementare Teil- 
kanale zu Zufuhrkanalen vervollstandigt. 

An den ersten Bereich 12 (Reforrnierungsbereich) 
schlieBt sich in Durchstromungsrichtung gesehen ein zwei- 
ter Bereich 14 an, der zur Durchfuhrung einer exothermen 
Reaktion designiert ist, indem ein Oxidant-Gasstrom durch 
im Bereich des Obergangs zwischen den beiden Bereichen 
12, 14 vorgesehene Oxidant-Zufuhrkanale 16 (Zufuhrkanale 
fiir ein gasformiges Oxidationsmittel) im Sinne der einge- 
zeichneten Pfeile L in den zweiten Bereich 14 zugefiihrt 
wird. Dadurch tritt eine Mischung des Kohlenmonoxid ent- 
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haltenden Zwischenproduktgases nach Durchstromung des 
Reformierungsbereiches 12 ein und in dem zweiten Bereich 
14 kann mit Zwischenproduktgas und Oxidant-Gasstrom 
eine exotherme Reaktion ablaufen. Bei dem Oxidant-Gas- 
strom handelt es sich im vorliegenden Falle um ein Oxidati- 
onsgas, insbesondere Luft, so daB der zweite Bereich 14 
nachfolgend als Oxidationsbereich bezeichnet wird. 

Wie bereits erwahnt, ist ein homogener Ubergang zwi- 
schen Reforrnierungsbereich und Oxidationsbereich we- 
sentlich fiir die Erfindung. Es handelt sich bei den beiden 
Bereichen 12, 14 insbesondere nicht um separat ausgebil- 
dete Teilschichten, die zu einer Katalysatorschicht zusam- 
mengefugt werden, sondem um reaktionsbedingt ausgebil- 
dete Bereiche in einer Katalysatorschicht. Die in Fig. 1 zwi- 
schen dem Reforrnierungsbereich 12 und dem Oxidations- 
bereich 14 eingezeichnete Linie soli daher keine Trennlinie 
darstellen, sondem nur das Vorhandensein zweier Reakti- 
onsbereiche verdeutlichen. 

Etwa in der (in Durchstromungsrichtung im Sinne der 
20 Pfeile P gesehenen) Mitte des Oxidationsbereiches 14 sind 
im wesentlichen parallel zu den Oxidant-Zufuhrkanalen 16 
verlaufende Sammelkanale 18 fiir das Produktgas vorgese- 
hen. In dem dargestellten Ausfuhrungsbeispiel sind die 
Sammelkanale 18 alternierend, d. h. versetzt zu den Oxi- 
25 dant-Zufuhrkanalen 16 angeordnet. Seibstverstandlich kon- 
nen die Sammelkanale 18 auch in Durchstromungsrichtung 
~~gesehen4n-eiuer-Linie-nurden~Oxiaant-Zutu 

angeordnet sein, oder es kann eine grbBere Anzahl von Sam- 
melkanalen 18 vorgesehen sein, die sowohl (in Durchstro- 
30 mungsrichtung gesehen) zwischen den Oxidant-Zufuhrka- 
nalen 16 als auch versetzt, zu diesen angeordnet sind. Auch 
andere geometrische Anordnungen als die hier beschriebe- 
nen sind moglich. 

Zur Verwendung fur die Katalysatorschicht 10 sind Kata- 
35 lysatorschichten geeignet, wie sie aus der 
DE 197 43 673 Al bekannt sind. Diese Katalysatorschich- 
ten werden als Formkorper durch Verpressen und Sintern 
von Katalysatorpulver erhalten, das insbesondere Pulver aus 
dendritischem Kupfer enthalt. Die Bereiche 12, 14 werden 
40 beispielsweise wie in der Patentanmeldung mit dem Akten- 
zeichen (198 32 625.4) beschrieben zusammengefiigt, was 
zu sehr homogenen Schichtubergangen mit guter Warme- 
leitfahigkeit fuhrt. 

Die Katalysatorschicht 10 der Fig. 1 dient zum Aufbau ei- 
45 nes aus einer Mehrzahl derartiger Katalysatorschichten 10 
bestehenden Stapelreaktors, wie er in der Aktenzeichen 
DE197 43 673A1 beschrieben ist. Durch die Stapelung 
werden wie bereits vorstehend erlautert die Zufuhrkanale 11 
gebildet, wobei zur Bildung der Zufuhrkanale 11 in der obe- 
50 resten und der untersten Katalysatorschicht eines Stapels 
diinnere AbschluBelemente vorgesehen sein konnen, in de- 
ren Oberflache komplementare Teilkanale derart ausgebil- 
det sind, daB bei Aufsetzen eines AbschluBelementes auf die 
oberste oder unterste Katalysatorschicht eines Stapels die 
Teilkanale zu Reaktionsgemisch-Zufuhrkanalen vervoll- 
standigt werden. Die Reaktionsgemisch-Zufuhrkanale kon- 
nen jedoch auch in von dem dargestellten Ausfuhrungsbei- 
spielen abweichender Weise in an sich bekannter Art durch 
die Stutzstrukturen des Stapels gebildet werden. Fiir die Do- 
sierung des Oxidationsgases in den Oxidationsbereich 14 
wird yorteilhafterweise ein gesonderter Zufuhrungskanal in 
den Stapel eingebracht, der ausschlieBlich zur Zufuhr des 
Oxidationsgases zu den einzelnen Katalysatorschichten 10 
dient. 

Ein weiteres Ausfuhrungsbeispiel der Erfindung ist in 
Fig. 2 dargestellt. Fig. 2 zeigt eine erfindungsgemaBe Kata- 
lysatorschicht 20, bei der innerhalb eines ersten Bereiches 
22 (Reforrnierungsbereich) ein zweiter Bereich 24 (Oxidati- 
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onsbereich) ausgebildet ist, wodurch eine kompaktere Bau- 
weise erzielt wird. Die Zufuhr des Reaktionsgemisches er- 
folgt wie in dem Ausfuhrungsbeispiel derFig. 1 mittels Zu- 
fuhrkanalen 21, die teilweise in der Oberflache jeder Kataly- 
satorschicht 20 ausgebildet sind und bei Stapelung vervoll- 5 
standigt werden. 

Die Ausbildung des Oxidationsbereiches 24 wind er- 
reicht, indem im Bereich von Sammelkanalen 26 fiir das 
Produktgas (vgl. DE 197 43 673 Al) Oxidant-Zufuhrkanale 
26 zur Zufuhr von Oxidationsgas angeordnet sind. In dem in 10 
derFig. 2 dargestellten Ausfuhrungsbeispiel sind die Kanale 
26, 28 alternierend und parallel zueinander in einer Ebene 
senkrecht zur Duchstromungsrichtung angeordnet. 

Das uber die Zufuhrkanale 26 zugefiihrte Oxidationsgas 
tritt aus den Zufuhrkanalen 26 aus, so daB in den Abschnit- 15 
ten zwischen und um die Kanale 26, 28 im Sinne der einge- 
zeichneten Pfeile L' Mischbereiche des aus der Reformie- 
rungsschicht 22 stammenden Zwischenproduktgases mit 
dem Oxidationsgas entstehen, in welchen die CO-Oxidation 
stattfindet. Fiir die CO-Oxidation finden insbesondere Edel- 20 
metallkatalysastoren, wie beispielsweise Platin oder Palla- 
dium Verwendung. Diese den Oxidationsbereich 24 bilden- 
den Misch- und Reaktionsbereiche befinden sich somit im 
wesentlichen zwischen den Oxidant-Zufuhrkanalen 26 fiir 
das Oxidationsgas und den Sammelkanalen 28 fiir das Pro- 25 
duktgas. Durch die Sammelkanale 28 wird schlieBlich das 
gesamte Produktgas der autothermen Reformierung inklu- 
sive CO-Oxidation abgeleitet. 

Wie durch die Pfeile F in Fig. 2 angedeutet ist, wird die 
Katalysatorschicht 20 ebenfalls in beiden Richtungen mit 30 
Reaktionsgemisch beaufschlagt. Die wie die Katalysator- 
schicht 10 der Fig. 1 Grundlage zum Aufbau eines Stapelre- 
aktors bildende Katalysatorschicht 20 der Fig. 2 stellt eine 
noch kompaktere Bauform dar als die in Fig. 1 dargestellte 
Katalysatorschicht 10, die jedoch ihrerseits bereits einen 35 
wesentlich kompakteren Aufbau eines Stapelreaktors ge- 
stattet, als dies aus dem Stand der Technik bekannt ist. 

Vorteilhafterweise sind die Katalysatorschichten derart 
ausgebildet, daB bei Stapelung der Katalysatorschichten 
uber einander parallel zur Durchstromungsrichtung verlau- 40 
fende Versorgungskanale fur die Zufuhr und Abfuhr von Re- 
aktionsgemisch, Oxidationsgas und Produktgas zu und von 
den Zufuhrkanalen bzw. Sammelkanalen gebildet werden. 
Insbesondere vorteilhaft ist eine Ausgestaltung eines Kata- 
lysatorstapels mit einer zentralen Hauptzufuhrkanalstruktur 45 
und einer entlang des Stapelrandes kreisringformig ausge- 
bildeten Hauptsammelkanalstruktur. 

ErfindungsgemaB wird somit die Abwarme des exother- 
men Prozesses effektiv fiir die endotherme Reformierung 
eingesetzt. Des weiteren entstehen im Bereich der exother- 50 
men Reaktion keine iiberhitzten Zonen, da eine ausrei- 
chende Warmeabfuhr gewahrieistet ist. Bei der Durchfiih- 
rung eines Kaltstartes wird die Betriebstemperatur sehr 
rasch erreicht, wobei zur weiteren Abkiirzung der Kaltstart- 
phase sowohl in dem Oxidationsbereich als auch in dem Re- 55 
formierungsbereich exotherme Reaktionen stattfinden kbn- 
nen. Im Standardbetrieb wird dann die Gaszufuhr so ge- 
schaltet, daB die endotherme Reformierung im Reformie- 
rungsbereich ablauft, wobei zur Erreichung eines autother- 
men Betriebszustandes im Sinne einer Warmebilanzrege- 60 
lung auch im Reaktionsgemisch schon Oxidationsgas zuge- 
regelt werden kann, so daB bereits im Reformierungsbereich 
ein Anteil der partiellen Oxidation erfolgt. 



koppelten katalytischen exothermen Reaktion, insbe- 
sondere einer Reformierung oder partiellen Oxidation 
von Methanol und einer daran anschlieBenden CO- 
Oxidation, mit 

a) mindestens einer diinnen, porosen und senk- 
recht durchstromten Katalysatorschicht (10; 20), 
an deren Oberflache verteilt Zufuhrkanale (11; 21) 
fur die Reaktanten der endothermen Reaktion an- 
geordnet sind, 

b) mindestens einem in das Innere der Katalysa- 
torschicht (10; 20) reichenden Zufuhrkanal (16; 
26) fiir ein gasfbrmiges Oxidationsmittel zur 
Durchfuhrung einer exothermen Reaktion mit 
dem Zwischenproduktgas der endothermen Reak- 
tion, und 

c) mindestens einem in der Katalysatorschicht 
(10; 20) angebrachten Sammelkanal (18; 28) fur 
ein gasfbrmiges Endprodukt. 

2. Vorrichtung nach Anspruch 1, bei der der minde- 
stens eine Zufuhrkanal (16; 26) fur das gasformige 
Oxidationsmittel in Durchstromungsrichtung gesehen 
etwa in der Mitte der Katalysatorschicht (10; 20) ver- 
lauft. 

3. Vorrichtung nach Anspruch 1 oder 2, bei der der 
mindestens eine Zufuhrkanal (16; 26) fur das gasfor- 
mige Oxidationsmittel im wesentlichen senkrecht zur 
Durchstromungsrichtung verlauft. 

4. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 3, bei 
der mehrere beabstandet zueinander angeordnete Zu- 
fuhrkanale (16; 26) fur das Oxidationsmittel vorgese- 
hen sind. 

5. Vorrichtung nach Anspruch 1 bis 4, bei der mehrere 
Sammelkanale (18; 28) fiir das gasformige Endprodukt 
alternierend zu den Zufuhrkanalen (16; 26) fur das 
Oxidationsmittel vorgesehen sind. 

6. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 5, bei 
der die Zufuhr des gasfbrmigen Oxidationsmittels in 
die Katalysatorschicht (10) im wesentlichen in Durch- 
stromungsrichtung erfolgt. 

7. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 5, bei 
der die Zufuhr des gasfbrmigen Oxidationsmittels in 
die Katalysatorschicht (20) im wesentlichen senkrecht 
zur Durchstromungsrichtung erfolgt. 

8. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 1 bis 7, bei 
der mehrere Katalysatorschichten (10; 20) zu einem 
Stapelreaktor iibereinander angeordnet sind. 
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